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La presente invention concerne des perfectLonne- 
ments aux charges, pigments et matieres analogues, 
et plus particulierement des perfectionnements dans 
les quels les proprietes superncielles de ces matieres 
sont modifiees. 

Des matieres telles que par exemple des silices, du 
bioxyde de titane, de Talumine, du sulfate de ba- 
ryum, du carbonate de calcium, du lithopone, de la 
terre a porcelaine finement divises, etc., sont utili- 
sees dans une grande mesure dans divers es compo- 
sitions et dans divers huts, tels que par exemple des 
charges ou des pigments. Toutefois, dans de nom- 
breux buts, il est necessaire ou souhaitable de modi- 
fier ies proprietes superncielles de ces matieres. Par 
exemple, dans certains cas, il peut etre difficile d'ob- 
tenir une adherence entre ia charge et les autres 
constituants d'une composition renfermant une 
charge. Dans d'autres cas, il peut etre souhaitable de 
colorer la composition. Ainsi, dans le cas de nom- 
breuses matieres synthetiques thermoplastiques ou 
thermodurcissables telles que par exemple les super- 
poly amides lineaires synthetiques, les terephtalates 
de polyethylene, le chlorure de polyvinyle, les pro- 
duits de condensation de phenol-aldehyde et 
d'amino-aldehyde, etc., il est souvent difficile d'ob- 
tenir une bonne coloration en utrlisant les colorants 
ou pigments disponibles. Par consequent, de nom- 
breuses propositions ont etd faites pour modifier la 
surface de ces matieres finement divisees pour sur- 
monter ces difficultes. Les traitements qui ont 6t6 
utilises ou proposes comprennent par exemple la 
fixation de groupes ester a la particule, son traite- 
ment par des matieres telles que roctamethylcyclote- 
trasiloxane, et autres procedes analogues. Beaucoup 
des procedes disponibles jusqu'a present realisent en 
fait une amelioration considerable, mais on ne peut 
pas dire qu'ils donnent entiere satisfaction dans tous 
les cas, plus particulierement lorsqu'bn desire colo- 
rer la matiere finement divisee ou la composition a 
laquelle elle doit etre ajoutee. 



La presente invention se propose notamment de 
fournir : 

Une charge, un pigment, etc., modifie en surface 
pour etre utilise dans des compositions polymeres 
synthetiques; 

Un pigment colore finement divise convenant pour 
etre utilise comme agent de coloration dans ces com- 
positions ; 

De nouvelles compositions polymeres synthe- 
tiques colorees perfectionnees. 

D'autres huts et caracteristiques de 1'invention 
ressortiront de la description qui va suivre. 

Suivant la presente invention, on atteint ces buts 
a Taide d'un procede consistant a trailer une charge 
oai pigment finement divise par un silane ayant pour 
formule gdnerale R»SiR' m Y(4-m-«) ou R est un 
groupe organique monovalent contenant au moins un 
groupe amine dans lequel 1'azote du groupe amine . 
est separe de 1'atome de silicium par trois atomes de 
carbone au moins, R' est un radical hydrocarbone 
monovalent, Y est un groupe alcoxy ou alcoxy substi- 
tue, n est egal a 1, 2 ou 3, to est dgal a 0, 1 ou 2, et 
la sornme (m + n) n'est pas superieure a 3. 

Dans le silane utilise, on peut choisir le groupe R 
parmi un grand nombre de groupes ayant au moins 
un groupe amine qui peut . etre un groupe amine pri- 
maire, secondaire ou tertiaire. Le groupe amine peut 
etre du type R", R"\ NR"", ou R" et R'", qui 
peuvent etre identiques ou differents, peuvent etre 
des atomes d'hydrogene; des groupes alkyle tels que 
des groupes methyle ou ethyle; des groupes aryle 
tels que des groupes phenyle; des groupes hydroxy? 
alkyle tels que des groupes hydroxyethyle; des 
groupes aminoalkyle ou aminoalkyle substitues tels 
que NR a R t, (CH 2 )a; ou R a et R b , qui peuvent etre 
identiques ou differents, sont un atome d'hydrogene 
ou des groupes hydroxyalkyle, et x est un nombre 
entier compris entre 2 et 26 indus ; un groupe amino- 
aryle tel qu'un groupe aminophenyle; un groupe 
polyaminoalkyle tel que ]NIl2(CH2)2NH(CH2)2 — ; un 
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On peut naturellement hydrolyser ou cohydroly- 
ser i'amiTiosilane ou le melange d'aininosilane et 
d'un autre siiane avant de 1'appliquer a la matiere a 
traiter. 

Pour obtenir les pigments colores ou teints de la 
presente invention, la charge ou pigment qui a ete 
traite par un aminosilane est teint par un colorant 
approprie. Comme colorants appropries auxquels on 
peut avoir recours, on peut citer ceux qui presentent 
un groupe ou un atome qui reagit avec un groupe 
amino, comme par exemple les colorants acides, et 
les colorants dits reactifs qui contiennent un atome 
d'halogene reactif ou autre atome ou groupe reactif. 
Habituellement, les colorants reactifs sont solubles 
dans 1'eau. Comme exemples des classes de ces colo- 
rants reactifs, on peut citer des colorants contenant 
un radical s-triazinyie portant un ou deux atomes de 
chlore ou de brome directement fixes au noyau tri- 
azinique, des colorants contenant un radical pyrirni- 
dyle portant 1 ou 2 atomes de chlore ou de brome 
fixes directement au noyau pyiimidinique, et des 
colorants contenant un radical b eta-halo genopr op io- 
nyle, beta-halogenoethylsulfonyle, beta-halogeno- 
ethylsulfamyle, beta-sulfatoethylsulfonyle, beta-hy- 
droxyetbylsulfonyle, cMoroacetylamino, beta-(chlo- 
rometbylj-beta-sun^atoetbylsulfamyle, alkyl phos- 
phite, ou sulfone fluorure. Les colorants de ces classes 
peuvent etre par exemple des colorants nitro ou des 
colorants des series azolques, de I'anthraquinone ou 
de la pbtalocyanine, et peuvent etre exempts de me- 
tal ou contenir un metal sous forme complexe. Des 
exemples particuliers de ces colorants sont decrits 
par les brevets britanniques n° 209.823 du 17 oc- 
tobre 1922, n° 298.484 du 6 octobre 1927, n° 460.224 
du 23 juillet 1935, n° 733.471 du 25 aout 1950, 
n« 740.533 du 2 juillet 1951, n° 775.308 du 10 aout 
1954, n° 772.030 du 9 novembre 1955, n° 774.925 
du 14 novembre 1955, n<> 780.591 du 19 aout 1954, 
n° 791.930 du 14 novembre 1955, n° 785.120 du 
9 novembre 1955, n° 785.222 du 14 novembre 1955, 
n° 826.405 du 19 novembre 1955, et n° 838.337 du 
8 avril 1957, et le brevet allemand n° 1.008.313 du 
19 decembre 1955. La charge ou le pigment traite 
peut etre teint par les procedes normaux d'utilisation 
de ces colorants, par exemple avec une solution 
aqueuse du colorant. Les pigments colores obtenus 
par teinture des charges et pigments traites sont 
stables k rimmersion dans 1'eau' bu dans les solvants 
organiques, comme on peut facilement le voir 'en 
plongeant ces pigments pendant de longues periodes 
de temps au cours desquelles on voit que la couleur 
reste fixee sur la charge ou pigment mineral et n'est 
pas transferee aux solvants. 

On peut utiliser les pigments teints de la presente 
invention pour colorer un grand nombre de ma- 
tier es. Ces matieres comprennent des compositions 
polymeres'synthetiques a base de caoutchoucs natu- 
rels et synthitiques, le polyethylene, le polypropy- 
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lene, 1'acetate de polyvinyle, le chlorure de polyvi- 
nyle, les polyesters tels que le terephtalate de poly- 
ethylene, etc., et les fibres synthetiques a base de 
polypropylene, de superpolyamides lineaires synthe- 
tiques, de terephtalate de polyethylene, etc. 

Les exemples suivants sont donnes a titre illus- 
tratif mais non limitatif de Tinvention, et toutes les 
parties et pourcentages sont en poids. 

Exemple 2. — On a ajoute 1 partie de gamma- 
aminopropyltriethoxysilan'e a 10 parties de silice 
broyee pure ayant une dimension particulaire com- 
prise entre 2 et 5 microns, et on a melange intime- 
ment la masse ainsi obtenue en la secouant dans un 
recipient, apres quoi on a'laisse le silice traitee repo- 
ser pendant seize heuxes. On a teint la matiere ainsi 
obtenue avec 1 partie d'un colorant rouge obtenu 
par le proced6 decrit dans i'exemple 4 du brevet 
britannique n° 785.222 precite, dissous dans 100 
parties d'eau. On a effectud la coloration en melan- 
geant la silice traitee avec la solution aqueuse du 
colorant pendant une periode de trente minutes a 
20 °C, puis en enlevant I'excedent du colorant par 
lavage a 1'eau. On a seche alors a 1'air a 20 °C la silice 
coloree, qui presentait une couleur rouge vif . La cou- 
leur sur la silice a ete stable au cours de rimmersion 
dans Teau pendant de longues periodes de temps. 

A titre de comparaison, on a teint un echantiilon 
de la meme silice non traitee par le siiane d'une f aeon 
analogue en utilisant le meme colorant. Dans ce cas, 
la totalite du colorant a ete eliminee par lavage A 
1'eau. 

. Exemple 2* — On a ajoute 5 parties de gamma- 
ammopropyltrimethoxysilane a 50 parties d'alumine 
non activee de quachromatographique et on a me- 
lange intimement la composition en la secouant. On 
alaisse reposer Talumine traitee pendant vingt-quatre 
heures, apres quoi on 1'a teinte de la facon decrite 
dans I'exemple 1 avec le meme colorant. L'alumine 
de couleur rouge ainsi obtenue a ete parfaitement 
stable pendant rimmersion dans Teau. On a egale- 
ment chauffe des echantillons de ralumine teinte 
dans Tacetone, la methyl ethyl cetone, Methylene gly- 
col, le monoethyl ether, le benzene, le xylene, le cy- 
clohexanol, le methylcyclohexanol, le dichlorure 
d'ethylene et 1'acetate de butyle. Malgre un chauf- 
fage au point d'ebullition de chaque solvant, le colo- 
rant est reste fennement fixe sur chaque echantiilon 
de ralumine. 

Exemple 3. — On a ajoute 1 partie de delte-amino- 
butyl-methyldiethoxysilane a. 10 parties de l'alumine 
utilisee dans I'exemple 2, et on a melange intime- 
ment la composition, apres quoi on l'a laisse reposer 
a 20 °C pendant vingt-quatre beures. L'alumine ainsi 
traitee a alors ete teinte de la fagon decrite dans 
I'exemple 1 avec le meme colorant. Apres avoir eli- 
mine I'excedent de colorant par lavage, on a obtenu 
une alumine de couleur rouge vif dans laquelle le 
colorant etait solide a 1'eau. 
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n'a pas reagi par lavage a 1'eau pour obtenir un pig- 
ment jaune. 

RESUME 

A. Proced6 de preparation d'une charge ou pig- 
ment modifie en surface, caracterise par ies points 
suivants separement ou en cornbinaisons : 

1° Ii consiste a traiter une charge ou pigment fine- 
ment divise par un silane ayant pour formule gene- 
rale : R»SIR / ro Y(4_ JB _») ou R est un groupe organiqne 
monovalent contenant au moins un groupe amino 
dans lequel Tatome d'azote du groupe amine est se- 
pare de I'atome de silicium par trois atomes de car- 
bone au moins, R' est un radical hydrocarbone mo- 
novalent, Y est un groupe alcosy ou alcoxy substitue, 
71 est egal a 1, 2 ou 3, m est egal a 0, 1 ou 2, et la 
somme (m + n) n'est pas superieure k 3; 

2° Le silane est un trialcoxysilane; 

3° Le silane est un polyaminosilane; 

4° On choisit le silane parrni le gamma-am in opro- 
pyltriethoxysilane, le delta-aininobutylmethyldietho- 
xysilane, le N-phenyl-N-methyl delta-aniinobutyltri- 
ethoxysilane, le N-methyl beta-methyl gamma-ami- . 
nopropyltriethoxysilane et le N-b eta- amino ethyl 
gamma-aminopropyltrietboxysuane ; 

5° On utilise le silane en une quantity comprise 
entre 1 et 200 % en poids environ de la charge ou 
pigment en cours de traitement; 

6° On utilise le silane en une quantite comprise 
entre 10 et 100 % environ; 
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7° On traite egalement la charge ou le pigment 
avec un silane du type ReSi(OR n )4_a; soit avant, soit 
simultanement, soit apres le traitement par l'arnino- 
silane; 

8° Le groupe Re est un groupe non satur6; 

9° On choisit le silane entre le vinyltriethoxy si- 
lane et le vinyl tris-(beta-methoxyethoxy) -silane; 

10° Le silane est utilise en une quantite comprise 
entre 1 et 20 % en poids environ de la matiere en 
cours de traitement; 

11° On hydrolyse ou cohydrolyse I'aminosilane ou 
le melange d'arninosilane et d'un autre silane avant 
de 1'appliquer a la matiere en cours de traitement. 

B. A titre de produit industriel nouveau, des 
charges ou pigments modifies en surface obtenus par 
un procede suivant le paragraphe A ou tout procedd 
equivalent. 

C. Procede de preparation d'une charge ou pig- 
ment colore^ caracterise en ce qu'il consiste a 
teindre une charge ou un pigment suivant le para- 
graphe B avec un colorant acide ou reactif . 

D. A titre de produit industriel nouveau, les 
charges ou pigments colores obtenus par un procede 
suivant le paragrapbe C ou autre procedi analogue. 

Societe dite : 
IMPERIAL CHEMICAL INDUSTRIES LIMITED 

Pax procuration : 
SlMONNOT, RlNUY & BlUNDELL 
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